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The invention relates to a device for reforming 
educts containing hydrocartwns, having a 
radiation bumer and a reforming reactor, which 
contains, at least in part, metal honeycomb 
bodies having a catalyst coating, and which can 
in particular be used to produce hydrogen from 
fossil energy carriers. The invention should 
thereby be able to convert educts containing 
hydrocarbons into synthesis gases with high 
efficiency, in particular in a low-power range. For 
this purpose, a radiation burner is used that heats 
a two-part reforming reactor by radiation and 
convection. The radiation bumer and the two 
parts of the reforming reactor are thereby 
arranged and constructed in such a way that the 
radiation burner surrounds the two parts of the 
reforming reactor, and the educt gas and smoke 
gas can be conducted in counter-current between 
the two parts of the reforming reactor. 




Data supplied from the esp@cenet database - Worldwide 



BIST AVAILABLE COPY 



http://v3 .espacenet.com/textdoc?DB=EPODOC&IDX=DE 1 972 1 630&F=0 



10/11/2005 



(g) BUNDESREPUBLIK 
DEUTSCHLAND 




® Patentschrift 
®DE 19721630 CI 



© Int.CI.^ 

C01 63/26 

C01B3/38 



DEUTSCHES 
PATENT- UND 
MARKENAMT 



@ Aktenzeichen: 
@ Anmeldetag: 
@ CHfenlegungstsg: 
@ Verdffentlichungstag 
der Patenterteilung: 11 



197 21630.7-41 
23. 5.97 



2.99 



Innerhalb von 3 Monaten nach Veroffentlichung der Erteilung kann Einspruch erhoben werden 



O 
CO 
<0 

O) 
r- 

Ul 

O 



(73) Patentinhaber 

Fraunhofer-Gesellschaft zur Forderung der 
angewandten Forschung eV, 80636 Munchen, DE 

@ Vertreter. 

PFENNING MEINIG & PARTNER GbR, 80336 
Munchen 



@ Erfinder: 

Vogel, Bernhardt Dipl.-lng., 79106 Freiburg, DE; 
Schuler, Alexander, Dr.-lng., 79098 Freiburg, DE; 
Ledjeff-Hey, Konstantin, Prof. Dr.rer.nat., 79379 
Mullheim, DE 

® Fur die Beurteilung der Patentfahigkeit in Betracht 
gazogene Druckschriften: 

DE-OS 1542 624 
US 52 29102 

US 5164163 
JP 60-235634 A. In Patents Abstr. of Japan, Vol.10 
(1986), No. 103 (C-340); 

JP 4-21501 A. In Patents Abstr. of Japan Vol.16, 
(1992), No.176 (C-934); 



@ Vomchtung zur Reformierung von Kohlenwasserstoffe enthaltenden Edukten 
@ Dre Erfindung betrifft eine Vorrlchtung zur Reformie- 
rung von Kohlenwasserstoffe enthaltenden Edukten mit 

einem Strahlungsbrenner und einem Reformierreaktor, 

der zumindestteilwelse Metal Iwabenkorper mit einer Ka- 

talysatorbeschichtung enthalt und Insbesondere fur die 

Wasserstofferzeugung aus fossilen Energietragern einge- 

setzt werden kann. Dabeisoil die Erfindung insbesondere 

in einem kleinen Leistungsberetch mit hoher Effizienz 

Kohlenwasserstoff enthaltende Edukte in Synthesegase 

umsetzen konnen. Hierfur wird ein Strahlungsbrenner 

verwendet der einen aus zwei Teilen bestehenden Refor- 
mierreaktor durch Strahlung und Konvektion beheizt. Der 

Strahlungsbrenner und die beiden Telle des Reformlerre- 

aktors sind dabei so angeordnet und aufgebaut, daG der 

Strahlungsbrenner die beiden Telle des Reformierreak- 

tors umschlieSt und das Edukt- und Rauchgas zwischen 

den beiden Reformlerreaktorteiien Im Gegenstrom ge- 

fuhrt werden kann. 
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Beschreibung Heizleistung zu verringern. 

Es ist aber nicht moglich, die bekannten Anlagen durch 

Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur Reformierung einfache Verkleinerung an kleine Systeme mil kleiner Lei- 
von Kohlenwasserstoffe enthaltenden Edukten nach dem slung anzupassen. Hierbei trelen insbesondere Probleme bei 
Oberbegriff des Patentanspruches 1 . Die erfindung sgemaBe 5 der Warmeiibertragung auf und relaliv hohe Wanneverluste 
Vorrichtung kann insbesondere fiir die indusuielle und auch bei kleiner ausgefuhrten Anlagen konnen, wenn iiberhaupt, 

fiir kleinere Anlagen zur Wasserstofferzeugung aus fossilen nur mil relaliv hohem Aufwand kompensiert werden. 

Energietragem, wie Erdgas, Hussiggas oder Naphla einge- Eine Vorrichlung zur Reformierung von Kohlenwasser- 

selzt werden und arbeitet dabei nacb dem sogenannlen sloffen ist in US 5,164,163 beschrieben. Dabei ist einBren- 

"Sleam-Reforming-Verfahren". Die so erhaltenen wasser- lO ner zentral im Inneren dieser Vorrichtung angeordnet, um 

stoflfreichen Synthesegase dienen beispielsweise nachfol- die fur die Reformierung erforderlichen Temperaturen zu er- 

gend zur Herstellung von Ammoniak, Alkohol oder zur Me- zeugen. Das die Kohlenwasserstoffe enthaltende Gas wird 

thanolsynthese, wobei ein wesentlicher Anwendungsfall die durch zwei den Brenner umschlieBende Doppclmantehx)hre, 

Erzeugung von hochreinem Wasserstoff ist, der auch in den die einseitig miteinander verbunden sind, gefuhrt, so daB 

verschiedensten Brennstoffzellen dngesetzt werden kann. 15 das in die Vorrichtung eingefiihrle Gas auch im Gegenstrom 

Die Erfindung eigne! sich insbesondere zur Wasserstoff- zu dem heiBen Rauchgas gefiihrt werden kami. Probleme 

erzeugung aus fossilen Energietragem im kleinen Lei- treten bei dieser bekannten Vorrichtung jedoch dami auf, 

stungsbereich, wie z. B. fur Membranbrennstoffzellen-Sy- wenn an ihre Variabilitat hohere Anspriiche gestellt werden. 

steme zur dezentralen slationaren Stromerzeugung, wobei Dies bedeutet, da6 eine Anderung des Volumenstiomes des 

es dort insbesondere auf kompakte Einheilen und Baugro- 20 zu reformierenden Eduktgases oder wenn dessen Konsistenz 

Ben ankommt. In solchen Anwendungsfallen mu6 eine hohe veranderl wird, ein Betrieb, wenn uberfiaupt, nur mit stark 

Effizienz erreicht werden und insbesondere die bei kleineren verringeiter Effizienz mogUch ist 

Anlagen proportional ansteigenden Warmeverluste Beriick- Aus DE-OS 15 42 624 ist ein Verfahren zur kontinuierli- 

sichtigung finden. Dabei soil spezieU die Warmeabgabe der chen, kalalytischen Spaltung von gasfbrmigen und/ oder 

Brennereinheil unter Beriicksichtigung der Wannesenke, 25 verdampfbaren Kohlenwasserstoffen bekannt, bei dem das 

die durch den Reformieneaklor gebildet ist, berucksichtigt Edukigas durch ein doppelwandiges Rohr, in dessen Inneren 

und effizienl gehalien werden. ein Brenner wirkl, gefuhrt wird und das doppelwandige 

Hierfiir sind neben den bekannten groBindustriellen Was- Rohr zusatzlich von auBen mil raehreren Brennem erwarmt 

serstofferzeugungsanlagen im Zuge der fortschreilenden wird. Dabei wird insbesondere der Teil der Warme, der mit 

BrennstoffzeUenforschung spezielle ReformiCTsy steme ent- 30 den auBen liegwiden Brennem erzeugt wird, nur ungenii- 

wickelt worden, die auf dem sogenannlen Warmeausiau- gend ausgenutzt und mit dem heiBen Abgas abgefuhrt. 

scherprinzip basieren. Mit solchen Anlagen kann Wasser- Der gleiche Nachteil tritt auch bei dem in US 5,229,102 

stoff in einer Menge erzeugt werden, die einen Energiestrom beschriebenen Reformierreaktor auf, der ausschlieBlich au- 

von einigen 100 kW, bezogen auf den unleren Heizwert des Ben liegende Brenner verwendet, wobei bei dieser Losung 

Wasserstoffs erreicht Der so erzeugte Wasserstoff kann 35 ebenfalls das Edukigas durch ein doppelwandiges Rohrsy- 

dann in Hochtemperatuibrennstoffzellen, wie z. B. SOFC steni, in dem die endothermen Reforraierreaktionen ablau- 

oder MCFC und auch in phosphorsauren Brennstoffzellen fen soUen, gefuhrt wird. 

zur dezentralen Stromversorgung verwendet werden. Dabei soU bei dieser Losung das Innenrohr aus einem po- 

Dabei ist es bekannt, bei kleineren Systemen mil Poly- rosen Keramikmalerial beslehen, das fur den abgespaltenen 

mermembran-Breimstoffzellen Methanol als Energietrager 40 Wasserstoff durchlassig, jedoch verhinderl, daB Kohlen- 

zu verwenden, wobei die Dampfreformierung von Methanol monoxid und Kohlendioxid durchtritt, so daB eine Separa- 

schon bei Temperaturen von 200 bis 300°C ablauft, da die tion des gebildelen Wasserstoffes erreichbar ist. 

Reformierungsreakdon von Methanol eine geringere Reak- Weitere Reformierreaktoren sind in JP 60-235634 A, in 

tionsenthalpie gegenuber der von Methan aufweist, das einer sehr einfachen Ausfiihrungsfonn mit einem einleiligen 

ebenfalls verwendet werden kann. Dieser relaliv niedrige 45 innen liegenden Rohrreaklor und einem dazu auBen liegend 

Temperaturbereich armoglicht einen geringeren anlagen- angeordneten Brenner und in JP 4-21501 A mit einem in- 

lechnischen Aufwand und Warmeverluste konnen wesent- nen liegenden Brenner beschrieben. 

lich einfacher aufgefangen werden, als dies bei Ausgangs- Es ist daher Aufgabe der Erfindung, eine Vorrichtung vor- 

stoffen (Edukten), wie z. B, Erdgas, der Fall ist Bei der Re- zuschlagen, mit der im kleinen Leistungsbereich mit hoher 

formierung von Methanol konnen beispielsweise ein zusalz- 50 Effizienz Kohlen wasserstoff enthaltende Edukte in Synthe- 

hches Ruid als Warmeubertragungsmedium verwendet segase umgesetzt werden konnen. 

werden und die Energieverluste durch enisprechende Isola- ErfindungsgemaB wird diese Aufgabe durch die Merk- 

tion verringert werden. male des Patentanspruches 1 gelost Vorteilhafte Ausgestal- 

Die Reformierreaktion findet bei den bekannten Anlagen tungsformen und Weiterbildungen der Erfindung eigeben 

unter Verwendung von Festsiofikatalysatoren, wie z. B. Ni/ 55 sich bei Nutzung der in den unteigeordneten Anspriichen 

AI2O3 statt Die iiblicherweise verwendeten Flammenbren- genannten Merkmale. 

ner liegen meisl zentrisch in der Reformiereinheit oder ein Die erfindungsgemaBe Vorrichmng kaim fur die Dampf- 

solcher Brenner ist an die Reformiereinheit angeflanscht reformierung von verschiedenen Kohlenwasserstoffe ent- 

Die bei der Verbrennung entslehenden Rauchgase werden haltenden Edukten, aber auch bei anderen stark endotber- 

dann in Spalten an den Reaktorwanden vorbeigefuhrt, so 60 men Prozessen ohne weiteres verwendet werden. 

daB die fiir die Reaktion erforderliche Warme konvektiv Die Vorteile der Erfindung liegen dabei insbesondere 

ubertragra werden kann. Dabei mussen fiir gute Umsatze darin, daB kleine Leistungsbereiche unterbalb 50 kW abge- 

bei der Reformierung ausreichend groBe tib^tragerflachen deckt werden konnen, ohne daB der ^^rioingsgrad durch 

vorhanden sein. ubertriebene Warmeverluste verringert wird. 

Eine Vorwarmung des Eduktes bzw. der Edukte kann 65 Die erfindungsgemaBe Vorrichtung zeichnet sich dabei 

durch Gegen- oder Gleichstromfiihrung von Edukigas und dadurch aus, daB ein verwendeter Strahlungsbrenner in Ver- 

ProzeBgas erreicht werden, um den hohen Enthalpiestrom bindung mit einem aus zwei Teilen bestehenden Reformier- 

des ProzeBgases teilweise ausnutzen zu konnen und die reaktor so angeordnet wird, daB die Teile des Reformierre- 
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aktors durch Strahlung und Konvektion beheizt werden kon- 
nen und dabei der Strahlungsbrenner die beiden Teile des 
Refomiierreaktors ring- bzw. rohrfbrmig umschlieBt, wobei 
der Strahlungsbrenner auch aus flachigen ein \^eieck bil- 
denden Elementen gebiidel sein kann. Die Anordnung der 
einzelnen Elemente der erfindungsgemaBen Vorrichtung er- 
folgt dabei so, daB Edukt- und Rauchgas zwischen den bei- 
den Reformierreaktorteilen im Gegenstrom gefuhrt werden 
kdnnen. 

Bevorzugt wird ein Teil des Reformierreaktors als Ring- 
spallreaktor und der andere Teil ais Rohneaktor ausgebildet 
und beide so zueinander angeordnet, daB der Ringspaltreak- 
tor den Rohneaktor rohrformig umschlieBt und im Zwi- 
schenraum zwischen den beiden Teilen Rauchgas gefuhrt 
werden kann, so daB die Wanne des Rauchgases fur die Re- 
fonnierung optimal ausgenutzt werden kann. 

In einer weiteren Ausbildung der erfindungsgemaBen 
Vorrichtung, ist diese besonders giinstig mit einem Warme- 
tauscher, der oberiialb des aus den beiden Teilen bestehen- 
den Reformierreaktors angeordnet ist, weiter gebildet. In 
diesem Warmetauscher kann dann die Warme des Rauchga- 
ses auch dazu genutzt werden, das in den Reaktor einge- 
fuhrte Edukt bzw. auch mehrere Edukte vorzuwarmen bzw. 
ein flussiges Edukt zu verdampfen. 

Diese thermische Kopplung fuhrt insbesondere bei klei- 25 
nen Leistungen, die mit einer erfindungsgemaBen Vorrich- 
tung erzeugt werden sollen, dazu, dafi die Warmeverluste 
minimierl werden konnen. 

In den Reaktionsraumen von Rohrreaktor und Ringspal- 
treaktor sind beschichtete Metallwabenkorper aufgenom- 30 
men, mit deren Hilfe die Reformierreaktion kataJytisch 
durchgefuhit wird. Als Katalyien, niit denen die Metallwa- 
benkorper beschichtet werden konnen, sind insbesondere 
Plalin, Nickel aber auch Kupfer und Zink geeignet 

Der Ringspaltreaktor wird uberwiegend durch die War- 35 
mestrahlung des Strahlungsbrenners beheizt, wohingegen 
der Rohneaktor iiber die Konvektion durch die an ihm vor- 
beigefuhrten Rauchgase erhitzt wird. 

Die Gasfiihrung des erzeugten Synthesegases erfolgt vor- 
teilhaft im Gegenstrom zum Rauchgas, das aus dem Strah- 40 
lungsbrenner kommt, d. h. die erste Einheit ist der konvektiv 
beheizte Rohrreaktor, die zweite Einheit ist der uber Strah- 
lung und Konvektion beheizte Ringspaltreaktor und der 
Austritt des Synthesegases erfolgt dann iiber den Warmetau- 
scher, der oberhalb der beiden Teile des Reformierungsreak- 45 
tors angeordnet ist. 

Der in der erfindungsgemaBen Vorrichtung verwendete 
Strahlungsbrenner kann bevorzugt aus keramischen Loch- 
platten aufgebaut sein, die so angeordnet sind, daB sie, wie 
bereits weiter oben angefiihrt, die Reformierreaktoren um- 50 
schlieBen und die Zufiihrung des Brenngases zu dem Strah- 
lungsbrenner erfolgt fiber einen Ringraum, der um die ein- 
zelnen Flatten des Strahlungsbrenners rait einer Gehause- 
wandung gebildet wird und in dem das Brenngas in voige- 
mischter Form zugefiihrt werden kann. AuBerdem kann ein 55 
Gasverteilerrohr mit einer iiber der gesamten Hohe des 
Strahlungsbrenners verteilten Lochstruktur fiir die Zufuhr 
von Brenngas verwendet weiden, um eine gleichmiaBige Zu- 
fiihrung von Brenngas zu erreichen. 

Der bevorzugt direkt auf die beiden Teile des Reformier- 60 
reaktors aufgesetzte Warmetauscher besteht im wesentli- 
chen aus einer Rohrwendel, durch die die fur die Reformie- 
rung verwendeten Edukte in den Rohrreaktor gelangen kon- 
nen. Die Rohrwendel ist dabei mehrfach kreisformig ge- 
wunden, so daB dem Edukt vor der Einfiihrung in den Rohr- 65 
reaktor eine ausreichend groBe Verweilzeit und eine entspre- 
chend hohe Erwarmung zuteil wa-den kann. 

Im Warmetauscher kdnnen bevorzugt konzentrisch aus- 
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gebildete Rohre vorhanden sein, die eine Labyrinthstniktur 
ausbilden, durch die das Rauchgas gefiihrt wird und dabei 
deren Restwarrae fur die Erwarmung bzw. Verdampf ung des 
bzw. der Edukte(s) ausgenutzt werden kann. Rauchgas und 
5 Edukt werden dabei im Gegenstrom gefuhrt Der in der er- 
findungsgemaBen Vorrichtung verwendete Strahlungsbren- 
ner kann zum einen durch Beeinflussung des Verhaltnisses 
von Brenngas und Luft bzw. reinem Sauerstofi* bzw. mit 
Sauerstoff angereicherter Luft beeinfluBt werden. Eine an- 
10 dere Moglichkeit besteht darin, die fur die \ferbrennung ge- 
nutzten Flachen der Wendel des Strahlungsbrenners zu vari- 
ieren, in dem bestimmte Segmente, also einzelne Flatten mit 
Brenngas versorgt werden oder nicht Es kann aber auch die 
Verbrennung so beeinfiuBt werden, daB nur Teilbereiche von 
IS Segmenten bzw. Flatten des Strahlungsbrenners mit Brenn- 
gas versorgt werden oder zumindest zwei Strahlungsbrenner 
iibereinander angeordnet werden, die einzeln oder gemein- 
sam betrieben werden konnen. Die Verwendung eines zwei- 
bzw. mehrstufigen Strahlungsbrenners ist aquivalent mog- 
20 lich. 

Dies fiihrt dazu, daB ein Teillastbetrieb ohne weiteres bei 
gleichbleibenden spezifischen Strahlungsleistungen der be- 
triebenen TeUe des Strahlungsbrenners moglich ist. Dies 
wiriit sich ganz besonders vorteilhaft aus, wenn die erfin- 
dungsgemaBe Vorrichtung in Verbindung mitBrennstoffjtel- 
len, die ein sehr gutes Teillastverhalten aufweisen, einge- 
setzt wird, so daB die Flexibilitat der Vorrichtung insbeson- 
dere fiir diesen Einsatzfall ausgenutzt werden kann. 

Bei der erfindungsgemaBen Vorrichtung ist es weiter ohne 
weiteres moglich, die verschiedenen erforderiichen Kapazi- 
taten beriicksichtigend, das Vo-haltnis der freien Quer- 
schnitte fur die beiden Teile des Reformierungsreaktors und/ 
oder die Hohe dieser beiden Teile des Reformierungsreak- 
tors aufeinander abzustimmen. Dadurch kann die Gasge- 
schwindigkeit in den Wabenkanalen und demzufolge auch 
der Warme- und Stofftransport innerhalb der beiden Teile 
des Reformimmgsreaktors beeinfiuBt werden. Dadurch ist 
eine lokale Beeinflussung des Reaktionsumsatzes und der 
Temperaturen in den beiden Ibilen des Reformierungsreak- 
tors moghch. 

Eine weitere Mogfichkeit, auf die spater noch zuriickzu- 
kommen sein wird, besteht darin, Isolationen m den Teilen 
der Reformierungsreaktoren anzuordnen, um bestiimnte Be- 
reiche oder bestimme Einbauten thermisch zu entkoppeln, 
und so die Warmeeinbringung zu unterstutzen und lokal zu 
beeinfiussen. 

Das vorgemischte Brenngas, das an die bevorzugt als 
Lochplatten ausgebildete Wandung des Strahlungsbrenners 
in vorgemischter Form gefuhrt wird, wird an der Innenfia- 
che der Lochplatten gezundet und es entstehen direkt uber 
den jeweiligen Lochem kleine Rammkegel. Hierdurch wird 
die Oberfiache stark erhitzt und kann soweit aufgeheizi wer- 
den, daB sie gliiht. Die Oberfiache des Strahlungsbrenners 
wirkl dann als Abstrahlflache gegenuber der Warmesenke, 
die durch den Reformierreaktor gebildet wird. Da die Plat- 
ten aus Keramik bestehen, sind die Temperaturen bei der 
Verbrennung ohne weiteres beherrschbar und es hat weiter 
den Vorteil, daB die Riickseite nur geringfiigig Verlust- 
warme abstrahlt und ein ROckziinden in den umgebenden 
Gasspalt vermieden werden kann. Durch Beeinfiussung des 
Verbrennungsgas-Luft- oder SauerstofiVerhaltnisses konnen 
die Temperaturen im Gasspalt und auf der Brennerflache, 
wie bereits erwahnt, beeinfiuBt werden, Dadurch ist es mog- 
Hch, das Verhaltnis der Strahlungswarmeabgabe und der 
Abgabe Uber Konvektion zu beeinfiussen. 

Der Strahlungsbrenner kann aber auch segmentiert betrie- 
ben werden, da der Strahlungsbrenner bevorzugt aus einzel- 
nen Plauen aufgebaut ist. Der Strahlungsbrenner kann so 
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aufgebaut und belrieben werden, dafi jede einzelne Platte gases nach der Reforniiening teilweise durcb Abstrahlung 

Oder selektierl Gruppen mehrerer Flatten mit Brenngas ver- im Warmeiibertrager ausgenutzL 

sorgt und entsprechend beheizt werden, so daB im letzteren Mit der erfindungsgemaBen Vorrichtung kann durch die 

Fall auch im TeiUastbereich, also Beheizung von einzelnen Kombination eines schadsiofifannMi Strahlungsbrenners mit 

Flatten, die gleichen Bedingungen (Leistungsdichte, Ober- 5 einemReformierreaktorodergegebenenfallsbeieinerendo- 

flachentemperaturen), optimal eingehalten werden konnen. thermen Reaktion die Warmeubertragung optimal durch die 

Eine solche Moglichkeit besteht darin, lediglich die oberen Kombination von Strahlung und Konvektion erfolgen. 

Bereiche der Flatten, die als Brennerfiache wirken, zu behei- Durch die zweiteilige Ausfuhrung des Reformierreaktors 

zen. Es konnen aber auch dnzeke Flatten abgeschaltet und und eine zugeordnete lokale Anordnung des Strahlungs- 

so nicht beheizt werden, wobei sich hier insbesoodere do al- lO brenners kann das Verhaltnis der Warmestrahlung zur koD- 

temierender Wechsel zwischen beheizten und unbeheizten vektiv iibertragenen Warme sehr variabel eingestellt wer- 

Platten ausgenutzt werden soUte. den. Dies fuhrt waiter dazu, daB am Austritt des Reformier- 

Wird lediglich der obere Bereich der Brennerfiache, d. h. rcaktors, wo ohnehin die hochsten Temperaturen erforder- 

der Teil, der in Richtung auf den oberhalb der Reformie- lich sind, beide Warmeubertragungsformen gleichzeitig 

rungsreaktoren angeordneten Warmetauscher liegt, beheizt, 15 vorliegen. 

ist die groBte Warmeabstrahlung in diesem Bereich und dies Die zweiteilige Ausfuhrung des Reformierreaktors er- 

kann vorteilhaft flir den FrozeB ausgenutzt werden. moglicht, daB innerc Parameter des Stoff- und Warmetrans- 

Der Strahlungsbrenner kann unter Beriicksichtigung der portes (Verweilzeit, Gasgeschwindigkeit) eingestellt werden 

Beheizung des Ringspaltreaktors so betrieben werden, daB konnen. 

auf der Brenneroberflache Temperaturen um ca. 1000**C er- 20 Durch die Anordnung des Strahlungsbrenners in bezug 

reichl werden und dadurch die Stickoxidbildung auch im auf den Reformierrcaktor und dessen konkrete Ausbildung 

uberstochiometrischen Bereich stark reduziert werden kann. erfolgl die Wanneabgabe vom Strahlungsbrenner von auBen 

Dabei sind die erzielten Temperaturen jedocb ausreichend nach innen zu den Reaktionszonen und Warmeverluste kon- 

hoch, um Strahlungswarme auf den Ringspaltreaktor mit nen varmieden werden, wobei gleichzeitig ein \brheizen der 

Temperaturen von ca. 80(yC zu ubertragen. 25 Brenngase moglich ist 

Die Anordnung bzw. der Betrieb des Strahlungsbrenners Die Verwendung von Wabenkorpem, die mit dem Kataly- 

direkt gegenuber der Endzone des Reformierreaktors wirkt sator beschichtet sind, haben gegeniiber den bekannten Fest- 

sich giinstig aus, da doit fiir maximalen Umsalz bei der Re- stoffkatalysatoren den Vorteil, daB eine geringere Masse er- 

formierung durch die sehr bohea Temperaturen gesoigt wer- forderlich ist und giinstigere dynamische Eigenschaften bei 

den kann. 30 der Reforraierung erreicht werden konnen. Bei Verwendung 

Der Energieinhalt aus der Verbrcnnung, der nach Aus- von Platin als Katalysator ist kein Reduzieren erforderlich, 

kopplung der Strahlungsleistung im Rauchgas verbleibt, daesnachdemBeschichten bercitsin aktiverForm vorliegt 

wird dann konvektiv auf die beiden Teile des Reformie- und oxidierende Bedingungen keine Andeiung hervorrufen 

rungsreaktors ubertragen, wobei die Warmeubertragung zu- konnen. Dadurch sind auch Mischverfahren, wie eine auto- 

erst im unteren Bereich vom Ringspaltreaktor von auBen 35 therme Reformierung moglich. 

und anschlieBend uber den Gasspalt zwischen Ringspalt- Die einzehien Elemente, wie der Strahlungsbrenner, der 

und Rohrreaktor eintritt. zweiteilige Reformierreaktor und der entsprechend ange- 

Durch die mit Katalysator beschichteten Waben der me- ordnete und ausgebildete Warmetauscher ermdglichen trotz 

tallischen Wabenkorper in den beiden Teilen des Reformier- kleiner absoluter Leistungen eine hohe Effizienz durch sehr 

reaklors erfolgt der innere Warmetransport von der Wand an 40 hohe warmetechnische Kopplung. 

die Reaktionszonen der Wabenkanale durch konvektiven Nachfolgend soU die Erfindung anhand von Ausfiihrungs- 

Ubergang auf das Gas und iiber Warmestrahlung auf die beispielen naher beschrieben werden. 

nachste Kanalwand. Dadurch wird gegenuber den nach dem Dabei zeigen: 

Stand der Technik verwendeten Schiittschicht-Reaktoren Fig. 1 ein Ausfiihrungsbeispiel einer erfindungsgemaBen 

eine wesentlich bessere Strahlungswarmeubertragung er- 45 Vorrichtung in einer Schnittdarstellung; 

rdchL Die verwendeten Metallwaben ermdglichen sehr Fig. 2 den schematischen Aufbau in emer Schnittdaistel- 

kleine radiale Temperaturgradienten und ftihren zu einem lung als Draufsicht; 

hohercn Umsatz bei gleicher Wandtemperatur. Fig. 3 den schematischen Aufbau einer Vorrichtung nach 

Die Abfuhrung des Reformiergases (Synthesegas) erfolgt Fig. 1; 

im GegensU-om zum beheizenden Rauchgas aus dem Strah- 50 Fig. 4 das in Fig. 2 gezeigte Beispiel in einer TeiUastbe- 

lungsbrenner, so daB unnotig hohe Temperaturdififerenzen triebsart; 

vermieden werden und die jeweiligen Wande der Teile des Fig. 5 den schematischen Aufbau einer Vorrichtung mit 

Reformierreaktors weniger thermisch belastet werden. Beim zusatzlicher Isolation; 

Ubeigang vom Rohrreaktor in den Ringspaltreaktor durch Fig. 6 den schematischen Aufbau einer Vorrichtung mit 

Rohrstutzen mit kleinero" Durchstromfiache erfolgt eine 55 spezieller Ausfuhrung des Rohrreaktors und 

Durchmischung (Venvirbelung) der einzelnen Gasstrome Fig. 7 den schematischen Aufbau einer Vorrichtung nach 

aus den radial verteilten Wabenkanaien. Mit dieser Durch- F^. 1 in einer anderen Betriebsart 

mischung ist erne einheidiche Temperatur und ein homoge- In der Fig. 1 ist fur ein Beispiel einer erfindungsgemaBen 

nes Synthesegasgemisch berdts beim Hintritt in den Ring- Vorrichtung in einer SchnittdarsfceUung, eine Moglichkeit 

spaltreaktorgesichert 60 fiir einen Aufbau, dargestellL Dabei gelangen das bzw. meh- 

Der, wie bereits beschrieben, ausgebildete Warmetau- rere Edukt(e) iiber eine Zufiihrung 1 in einen Wannetau- 

scher sichert, daB die Rauchgase im Kreuzgegenstrom zu scher w und werden dort uber Rohrwendehi e gefiihrt, die 

dem bzw. den Edukt(en) der Reformierung zugefiihrt wer- von Rauchgas, das durch den Rauchgasaustritt 4 aus dem 

den. Dabei sinken die Temperaturen von innen nach auBen Warmetauscher abgezogen wird, umsU-omt werden. Im 
und die Warmeverluste konnen gering gehalten werden. So 65 Warmetauscher w biiden konzentrische Rohre f eine Laby- 

ist die Abwarme aus dem Rauchgas und aus der Reformie- rinthstniktur aus, so daB wahrend des Aufenthaltes von 

rung optimal fiir die Aufheizung der bzw. des Edukte(s) Rauchgas und Edukten eine reladv gute Warmeubertragung 

nutzbar. AuBerdem wird die sensible Warme des Synthese- und demzufolge Ausnutzung der Restwarme des Rauchga- 
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ses erfolgen kann. 

Die vorgewarmten und gegebenenfalls verdampften 
Edukte gelangen dann aus der Rohrwendel e in den Rohrre- 
aktor d, der ein Tdl des ReformierTeaktors ist und werden 
dort durch katalysatorbeschichtete Metallwaben gefiihrt 5 
Nach Durchstromen des Rohrreaktors d gelangen die bereits 
zumindest teilweise reformierten Edukte in den zweiten Teil 
des Reformieneaktors, namlich einen Ringspaltreaktor c, in 
dem die nahezu voUstandige Reforaiierung der Edukte er- 
folgt und so ein ausreichend reines Synthesegas iiber den 10 
Austritt 2 abgezogen werden kann. 

Die beiden Teile c und d des Refonrnerreaktors sind von 
einem Strahlungsbrenner b umschlossen. Der Strahlungs- 
brenner b kann beispielsweise aus einzelnen aneinanderge- 
fiigten plattenfonnigen Segmenten, die wiederum bevorzugt 15 
aus einem keramischen Mataial gebildet sind und als Locb- 
platten ausgebildet sind, bestehen. 

Das Brenngas gelangt iiber zumindest eine Brenngaszu- 
fuhrung 3 iiber ein GasveneDerrohr g zu den Lochplatten 
des Strahlungsbrenners b, wobei im Gasverteilerrohr g an 20 
der zu den Lochplatten des Strahlungsbrenners b gewandten 
Seite a eine gleichmaBige LochsUuktur ausgebildet ist, die 
sichert, daB eine gleichmaBige Brenngaszufiihrung an den 
Strahlungsbrennca: b erfolgt und eine nahezu gleichmaBige 
Temperaturverteilung entlang der Brennflachen des Strah- 25 
lungsbrenners b erreicht werden kann. 

Das bei der Verbrennung entstehende Rauchgas wird fiber 
den Spalt, der zwischen dem Ringspaltreaktor c und dem 
Rohireaktor d ausgebildet ist, in den Warmetauscher w ge- 
fiihrt und so gesichert, daB eine mehrfache Ausnutzung der 30 
Restwarme der Rauchgase erfolgen kann. 

Die Erbitzung des zweiteiUgen Reformieneaktors erfolgt 
dabei einmal iiber Strahlung und zum anderen iiber Strah- 
lung und Konvektion. So wird der Ringspaltreaktor c durch 
Strahlung und Konvektion erhitzt und der Rohrreaktor d 35 
ausschlieBIich durch Konvektion beheizt, urn in diesen bei- 
den Teilen des Reformieneaktors die Refonnierung der 
Edukte zu Synthesegas zu erreichen. 

In der Fig, 2 ist der Aufbau des Ausfiihrungsbeispieles 
nach Fig. 1 in einer geschnittenen Draufsicht erkennban Da- 40 
bei wird das Brenngas wieder iiber die Brenngaszufiihrung 3 
in das Gasverteilerrohr g durch die an deren Innenwand a 
ausgebildete Lochstruktur zum Strahlungsbrenner b, der aus 
Einzelplatten segmentartig aufgebaut ist, gefuhrt Bei die- 
sem Beispiel bilden die Einzelplatten ein Sechseck, es kann 45 
aber auch eine andere eckige Form mit mehr oder weniger 
Einzelplatten gewahlt werden. Dabei sollte aber ein ge- 
schlossenes den Reformierreaktor entlang seiner Langsrich- 
tung allseitig umschlieBendes Gebilde ausgebildet sein muB, 
so daB die Mantelflachen des Reformierreaktors allseitig ab- 50 
geschirmt werden. 

Im Inneren des Strahlungsbrenners b sind dann die beiden 
Teile des Reformierreaktors c und d angeordnet Der Ring- 
spaltreaktor c und der Rohrreaktor d werden mittels Rohr- 
stutzen k beabstandet gehalten und es wird ein Raum 1 zwi- 55 
scben diesen beiden Teilen des Refonnieireaktors ausgebil- 
det, durch den das Rauchgas in den Warmetauscher w ge- 
langen kann. 

In der Fig, 3 ist ein Beispiel einer erfindungsgemaBen 
Vorrichtung mit einem zweiteiligen Strahlun|sbrenner b, b*, 60 
der im \fellastbetrieb arbeitei, dargestellt Uber zwei ge- 
trennte Brenngaszufiihrungen 3 und 3' gelangt Brenngas zu 
den beiden Strahlungsbrennem b und b' und beide werden 
beheizt, so daB der RingspalU^aktor c und der Rohrreaktor d 
maximal erwannt werden konnen. 65 

Im Gegensatz dazu, wird bei dem in der Fig, 4 gezeigten 
Beispiel der Strahlungsbrenner b' abgeschaltet und von der 
Brenngaszufiihrung 3' getrennt, so daB lediglich der Strah- 
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lungsbrenner b betrieben wird und so die erfindungsgemaBe 
Vorrichtung im Teillastbetrieb arbeiten kann. 

In der Fig, 5 ist ein anderes Beispiel einer erfindungsge- 
maBen Vorrichtung dargestellt, bei dem wiederum nur ein 
Strahlungsbrenner b verwendet wird. Hierbei ist im Spalt 
zwischen dem Ringspaltreaktor c und dem Rohrreaktor d, 
durch den das Rauchgas in den Warmetauscher w gefiihrt 
wird, im Bereich des Austrittes des Rauchgases zum War- 
metauscher w eine Isolation h angeordnet Dadurch wird die 
obere, innere Mantelflache des Ringspaltreaktors c ther- 
misch isoliert. Dies bewirkt eine noch hohere Endtempera- 
tur der Reformierung und eine geringere Abstrahlung in die 
Anfangszone des ersten Teiles des Reformieireakiors, also 
im Rohrreaktor d, wo erfahrungsgemaB ein groBer Teil der 
Umsetzung stattfindet, also ein hoher Reaktionswarmestrom 
benotigt wird. 

Durch die Isolation h sinkt die Temperatur im Eintrittsbe- 
reich des Rohrreaktors d und der Reaktionsumsatz an dieser 
Stelle verringert sich. Die Umsetzung bei der Reformierung 
wird dadurch entsprechend in nachfolgende Zonen des Re- 
aktors verschoben, die bei hoheren Temperaturen gehalten 
werden. Dies wirkt sich vorteilhaft dadurch aus, daB die Ka- 
talysatorbelastung insgesamt vergleichmaBigt wird und so 
die Lebensdauer des Reformierreaktors verlangert und des- 
sen Wirkungsgrad ^ger in hoheren Bereicben gehalten 
werden kann. 

In der Fig. 6 ist ein weiteres Beispiel schematisch darge- 
stellt, bei dem der obere Teil des Rohrreaktors d als Leerrohr 
ausgebildet ist oder sich im oberen Teil kein Katalysator be- 
findeL Dadurch verringert sich die effektive Hohe dieses 
Teiles des Reformierreaktors gegeniiber dem den zweiten 
Teil des Reformierreaktors bjldenden Ringspaltreaktor c. 
Dadurch findet in diesem Bereich keine Reaktion statt und 
es wird nur geringfugig Warme aufgenommen. Der Qrt, an 
dem der groBte Warmebedarf erforderlich ist, also der Ein- 
tritt in die erste Katalysatorwabe des Rohrreaktors d, ist 
raumlich getrennt vom Austritt des Ringspaltreaktors c zur 
Synlhesegasabfiihrung 2, wo moglichst hohe Temperaturen 
die voUstandige Umsetzung der Kohlenwasserstoffe zu Syn- 
thesegas gewahrleisten sollen. 

In der Fig. 7 ist eine weitere Moglichkeit gezeigt, wie der 
Strahlungsbrenner b im Teillastbetrieb beuieben werden 
kann. Hier werden nur einige Einzelplatten des Strahlungs- 
brenners b mit Brenngas versorgt und andere Einzelplatten 
sind abgeschaltet.Fur eine gleichmaBige Warmeerzeugung 
ist es gOnstig, die ein- bzw. abgeschalteten Einzelplatten des 
Strahlungsbrenners b altemierend zu wechseln. 

FateDtanspriiche 

1. Vorrichtung zur Reformierung von Kohlenwasser- 
stoffe enthallenden Edukten mit einem Strahlungsbren- 
ner und einem Reformierreaktor, der zumindest teil- 
weise MetaUwabenkorper mit einer Katalysatorbe- 
schichtung enthalt, dadurch gekennzeicfanet^ daB der 
Strahlungsbrenner (b) den aus einem inneren Reaktor 
(d) und einem diesen in einem Abstand umschlieBen- 
den Ringspaltreaktor (c) zweiteiligen Reformierreaktor 
umschlieBt und Rauchgas im Spalt zwischen Rohrreak- 
tor (d) und Ringspaltreaktor (c) im Gegenstrom zum 
Bduktgas im Rohrreaktor (d) gefiihrt ist. 

2. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi oberlialb des Reformierreaktors (c, d) ein 
Warmetauscher (w) angeordnet ist, durch den das/die 
Edukt(e) einfuhibar und Rauchgas abfiihrbar sind. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge- 
kennzeichnet, dafi der Warmetauscher (w) eine Rohr- 
wendel (e) zur Edukteinfuhr aufweist und das Rauch- 
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gas durch konzentrische Rohre (f), eine Labyrinth- 
struktur vorgebend, die Rohrwendel (e) iiberstreichend 
zu einem Rauchgasaustrin (4) gefiihrt isL 

4. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 3, da- 
durch gekennzeichnet, daB der Strahlungsbrenner (b) 5 
aus keramischen Lochplatten bestehL 

5. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 4, da- 
durch gekennzeichnet, daB ein Gasverteilerrohr (g) mit 
einer iiber die Hohe des Strahlungsbrenners (b) verteil- 
ten LxKhstruktur vorhanden ist, durch die Brenngas 10 
von einer Brenngaszufuhrung (3) gldchmaSig an den 
Strahlungsbrenner (b) fuhrbar ist. 

6. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 5, da- 
durcb gekennzeichnet, daB der Strahlungsbrenner (b) 

in mehreie Segmente unterteilt ist. 15 

7. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, da- 
durch gekennzeichnet, daB der Strahlungsbrenner (b) 
aus mehreren Einzelplatten segmentartig aufgebaut ist 

8. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, da- 
durch gekennzeichnet, daB mindestens zwei Strah- 20 
lungsbrenner (b, b') iibereinander angeordnet sind. 

9. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 8, da- 
durch gekennzeichnet, daB im oberen Bereich zwi- 
schen Ringspaltreaklor (c) und Rohneaktor (d) eine 
Isolation (h) angeordnet isL 25 

10. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 9, da- 
durch gekennzeichnet, daB der Eintrittsbereich fur das/ 
die £dukt(e) des Rohrreaktors (d) als Leerrohr ausge- 
bildet ist oder keine Katalysatoibesdiichtung aufweist 
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